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Abstract
lnthisstudJiNi-AlmtermetaUiccompoundswerecoatedontoSUS304austemticstainlesssteel
andspheroidalgraphitecastironusingcombustionsynthesis・
Ｉｎｃｈａｐｔｅｒｌ,thebackgroundoftllisresearchwasdescribed・
Ｉｎｃｈａｐｔｅｒ２,Ni3AlintermetaniccompoundcoatingsontoSUS304substratewereattemptedto
investigatethecoatingconditions，suchastreatingtenlperature，compactionpressure，hot-press
pressureandtreatingtiｍｅ,usingcombustionsynthesisandreactionprocessduringhot-pressmg
mdetaiL
Inchapter3，Ni3AlintermetamccompoundswerecoatedontoFCD450sustrateasappliedm
chapter2Thephasestructureandoxidationresistanceofthecoatmglayerwereexammedto
evaluatethemfluenceofpost-coatingheattreatmentonthecoatinglayer・
Ｉｎｃｈａｐｔｅｒ４,ＮｉAl,Ni2Al3andAl3NiintermetamccompoundsmadditiontoNi3Alwerecoated
ontoSUS304substrate・Ｔｈｅsubsequentheattreatmentwasconductedandthephasestructure，
Vickershardnessandoxidationresistanceofthecoatmglayerswereexamined、
Ｉｎｃｈａｐｔｅｒ５，Ni-AlmtermetaniccompoundscontaimngsiliconwerecoatedontoFCD370
substrate、Effbctsofsiliconadditiononcoatingcharacteristics，suchasconstituents，hardness，
wearresistanceandadhesivestrength,wereinvestigated
Inchapter6，theapplicationandevolutionofNi-A1intermetamccompoundcoatingsusmg
combustionsynthesisexpectedinfUtureweredescribed・
Ｉｎｃｈａｐｔｅｒ７,contentsdescribedfronlchapterlｔｏｃｈａｐｔｅｒ６ｗeresummarized
学位論文要旨
金属材料は，その優れた機械的および化学的性質により，産業の各分野で非常に重要な材料となっ
ている.ここ数＋年の目覚ましい技術革新によって，金属材料はより厳しい条件で使用されることと
なり，金属材料のさらなる機能向上や新規材料の開発が強く求められている．しかし，このような新
規開発は多くの年月と膨大な費用を費やし，実用化には多大なる困難さを伴う．
ところで，材料が環境に触れ他の物体から影響を受けるのは，まずその表面部であり，表面機能の
高さが材料の使用寿命を左右する場合は非常に多い．そこで，従来からの金属材料をそのまま生かし
つつ，表面部だけに付与したい機能を持たせる表面改質技術が着目され，近年ますますその注目度が
増している．これまでに様々な表面改質法が開発されているが，時代のニーズをふまえれば，地球環
境に配慮し環境負荷が小さいこと，人体への悪影響がないこと，低コストであることを強く意識した
新しい表面改質法の開発が急務である．
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Ni-A1系金属間化合物は，高,融点で優れた耐酸化性を有するが，室温での延性に乏しいことから，バ
ルク材としての適用が困難である．しかし，靭性のある基材上にコーティング材料として使用するこ
とによって，優れた機能をより発揮できると考えられる．本研究では，低温かつ短時間で高融点の金
属間化合物を作製できる燃焼合成法を利用して,ＳＵＳ304ステンレス鋼や球状黒鉛鋳鉄基板上にNi-Al
系金属間化合物のコーティングを行い，多くの知見を得た．
第１章においては,本研究で取り上げた燃焼合成法によるNi-Al系金属間化合物のコーティングが，
Ni-A1系金属間化合物，燃焼合成法，コーティングの３つの側面と密接に関わることから，それぞれの
背景，研究動向，課題などを明確にした上で，本研究の目的と方針を述べた．
第２章においては，ＳＵＳ304ステンレス鋼基板上にNi3Al金属間化合物のコーティングを試み，燃
焼合成法を用いたコーティングの条件を詳細に検討した．まず，燃焼合成に極めて重要である処理温
度を823～1023Ｋまで変化させた場合，923Ｋ以下ではコーティング層と基板との界面に剥離が生じ
たが，973Ｋ以上では接合性は良好であった．これらより，接合性の良いコーティング層を得るために
はＡ１の融点以上の処理温度が必要であることを見出した．また，Ｘ線回折測定を行った結果，コーテ
ィング層には全ての処理温度でＮＭｌ系金属間化合物の生成を認めた．しかし，Ni3Al単相からなるコ
ーティング層は得られず，1023Ｋでも未反応Ｎｉの存在が確認できた．その他の処理条件として，圧
粉体成形圧力，ホットプレス圧力，処理時間を変化させ，生成相，接合性を調べるとともに，コーテ
ィング層の徴密度の変化を調べた．その結果，級密度は圧粉体成形圧力や処理時間にはほとんど影響
されないが，ホットプレス圧力に大きく依存することがわかった．ただし，ホットプレス圧力が高す
ぎると基板を破壊する恐れが生じた．以上の結果からコーティング条件として，圧粉体成形圧力が
300MPa，処理条件が1023K-20MPa，0.9ksが適当であることを示した．さらに，燃焼合成反応のプ
ロセスを検討したところ,反応は２段階に分かれており,823Ｋ付近からの第１段階では中間相Ni2Al3
が生成し，913Ｋ付近の第２段階ではＡ１やNi2Al3からNi3Al，NiAlへの反応と考えられた．このよう
な反応プロセスはコーティング層に生成する相や界面の接合性と密接に関連しており，燃焼合成を用
いたコーティングでは，反応プロセスの制御が重要であることを指摘した．
第３章においては，FCD450球状黒鉛鋳鉄基板上に第２章と同様のNi3Al金属間化合物のコーティ
ングを試みるとともに，コーティング（ホットプレス）後に熱処理を行った．その結果，ＦＣＤ４５０基
板でもＳＵＳ３０４と同様に良好なコーティング層が得られることを明らかにした．ホットプレスは
1023Ｋまで行い，その後1133Ｋで熱処理を行うと，未反応相の低減が認められ，3.6kｓの熱処理で
Ni3Al単相に近い組織が得られた．また，ホツトプレスの温度を1023Ｋより低くしても，熱処理後の
コーティング層は同様であった．したがって，ホットプレスは低温までに限定し，後熱処理を行うこ
とによって，未反応相の少ないコーティング層が得られることがわかった．一方，コーティング層の
徴密度を求めたところ，熱処理よりもホットプレスが繊密化に効果的であることを明らかにした．高
級密化の観点からは，ホットプレスはできる限り高温まで行う必要があるが，どの温度までホットプ
レスした後に熱処理を加えるかの選択は，生産性等を勘案して決定すれば良いことを指摘した．973Ｋ
および1143Ｋでのコーティング層の耐酸化性は，熱処理を行うことによって向上した‘これは熱処理
による未反応相の減少に起因すると考えた‘一方，FCD450はいずれの温度でも極めて激しく酸化し
た．したがって，Ni3A1金属間化合物,のコーティングによりＦＣＤ４５０基板に耐酸化性を付与できるこ
とがわかった.ＳＵＳ３０４では1143Ｋで酸化皮膜が著しく剥離した．このことより，高温域ではＳＵＳ304
基板に対しても耐酸化性を付与できることが判明した．
第４章においては，ＳＵＳ304ステンレス鋼基板上にNi3Alと同様にＮｉAl，Ni2Al3，Al3Ni金属間化
合物のコーティングを試みたl033K-20MPa，0.9ksでコーティングしたところ，いずれのＡ１配合比
でも接合性の良いコーティング層が生成した．ただし，Ａ１配合比の高い６０，７５A1では厚膜の生成が
やや困難であることを示した．Ｘ線回折測定を行った結果，生成相はＡｌ配合比で変化し，２５A1では
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Ｎｉ，Ni3Al，ＮｉAl，５０Ａ１ではNi3Al，ＮｉAl，Ni2Al3，６０Ａ１ではNi2Al3，７５A1ではNi2Al3，Al3Niで
あった．必ずしも単相のコーティング層が得られる訳ではないが，配合比に対応する化合物，あるい
は，それに近い化合物が生成する傾向が確認できた．光学顕微鏡組織によれば，２５，７５A1で相対的に
繊密な組織を呈した．また，７５Alの場合に限り，Ａｌが基板側へ拡散し，Al-Fe系金属間化合物からな
ると考えられる層が生成した．硬さ試験を行った結果，コーティング層の硬さはＡ１配合比が高くなる
とともに上昇し,Ni3AlとNLAlは約200～300ＨＶであり，Ni2Al3とAl3Niはそれぞれ700および650ＨＶ
であった．酸化試験を行ったところ，２５，５０A1のいずれもホットプレス後の熱処理によって耐酸化性
が向上した．耐酸化性に及ぼす熱処理の効果が２５A1において高いのは，２５Ａ１のコーティング層の空
隙率が低いことが要因であると推測した．いずれにしても，２５，５０Alにおいて生成したコーティング
層では，酸化皮膜は剥離せず安定に存在し，1143ＫでＳＵＳ３０４に対し耐酸化性を付与できることを示
した．
第５章においては，ＦＣＤ３７０基板上にＳｉを添加したNi-Al系金属間化合物（Ni-75at%AlにＳｉを添
加）のコーティングを試みた．熱分析から，Ｓｉ添加によって燃焼合成反応は，Ｓｉ添加無しの場合に比
べてより低温域で開始し,大きな発熱を生じながら急速に進行することを見出した.組織については，
Si添加によって空隙率は減少した．これはAl-Si液相の生成に起因するものと推測した．Ｘ線回折測
定を行った結果，コーティング層は複数の相からなり，Ｓｉ添加なしの場合ではAl3Ni2およびAl3Niの
２相組織であるが，Ｓｉ添加量の増大とともにAl3Ni2は減少し，（ALSi)7Ni3が増大する傾向を認めた．
光学顕微鏡組織によれば，いずれの配合においても，コーティング層側の界面部にはAl3Ni2が，基板
側にはAl3Feが生成することを確認した．これらの層厚さは，Ｓｉ添加量の増大とともに減少した．ま
たＥＰＭＡによって，Ｓｉ添加の場合は界面から基板側にAl-Fe-Siの三元系からなる極めて薄い層が生
成することを明らかにした．硬さ試験を行った結果，コーティング層の硬さはいずれも600ＨＶ以上を
示し，硬質皮膜が生成することを確認した．摩耗試験を行った結果，コーティング層はいずれもＦＣＤ
基板に比べて優れた耐摩耗性を示すことがわかった．さらに，コーティング層と基板との接合強度は，
Si添加量の増大とともに著しく上昇し，Ｓｉ添加によって接合性に優れたコーティング層が得られるこ
とを明確にした．
第６章においては，本研究で得られた知見やプロセスの有用性をもとに，燃焼合成法によるNi-Al
系金属間化合物皮膜の応用が期待される分野について詳述するとともに，今後の発展および産業への
寄与について述べた．
第７章では，本研究によって得られた知見を総括した．
燃焼合成法は化学反応を利用した極めて簡便な原理を有する材料作製法である．これはコーティン
グにも十分適用可能である．しかし，その簡便さとは裏腹に，作製時におけるパラメータは極めて数
が多く，また，それらが複雑に関連し合っている．したがって，作製条件が変わる，例えば加熱炉を
変えるだけでも，燃焼合成の状況は容易に変化し得る．しかし，いずれの場合でも，その変化に応じ
て反応プロセスを明確に把握し，最適な条件を探索していくことで，より良いコーティングが行える
ことは明らかである．
本研究によって得られた知見が，広い分野において燃焼合成法を用いた金属間化合物コーティング
技術の普及を促進するとともに，実用化技術としての発展において重要な指針となることを確信する．
－１５１－
学位論文審査結果の要旨
平成１８年１月３１曰に第１回学位論文審査委員会を開催し、提出された学位論文及び関係資料に基づき
論文内容を詳細に検討した。さらに、平成１８年１月３１曰に行われた口頭発表後に、第２回学位論文審査
委員会を開き、協議の結果、以下のように判定した｡’
本論文は、オーステナイト系ステンレス鋼（SUS304）及び球状黒鉛鋳鉄基板上への燃焼合成法を用いた
Ni-A1系金属間化合物皮膜の作製について検討を行ったものである。燃焼合成法によって低温かつ短時間で
高融点の金属間化合物のバルク材が作製可能なことをコーティングにも転用できることに着目し、ホットプ
レスを行うことにより、接合性の良好なNi3A1金属間化合物皮膜の生成を達成している。また、処理条件を
詳細に検討し、最適なコーティングプロセスと反応機構を明らかにするとともに、コーティング後の熱処理
でコーティング層における末反応相が減少し、ほぼ金属間化合物単相からなるコーティング層が得られるこ
とを確認している。皮膜の耐酸化性は後熱処理によって向上し、本コーティングによりSUS304及び球状黒
鉛鋳鉄に耐酸化性を付与できることを示している。さらに、種々のNi-A1系金属間化合物皮膜の作製を試み、
全てにおいて接合性の良い皮膜が生成することを明確にしている。最後に、Ｓｉを添加したNi-A1-Si系金属間
化合物皮膜の作製を試み、Ｓｉ添加が燃焼合成に及ぼす影響、生成相の変化、硬さ、耐摩耗性、接合性につい
て明らかにしている。以上の内容は、金属材料に対する新規な表面改質技術の提案と適用例であり、地球温
暖化を防ぐ一助として今後の表面改質技術の発展に大きく貢献できるものと確信する。
以上、本論文は、博士（工学）の学位論文に値するものと判定する。
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